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研究成果の概要（和文）：超流動ヘリウムは広い波長領域で透明、低温、スピンに対する擾乱が小さいという特性があ
り、レーザー分光の新しいマトリックス環境として有用な媒質である。しかし、媒質中では通常、周囲の原子との相互
作用の影響により精密分光は困難になる。本研究では、超流動ヘリウム中の原子イオンに対して光ポンピングと二重共
鳴法を組合せた精密レーザー分光を適用するために、超流動ヘリウム中への原子イオン導入と光検出、液体中原子のパ
ルス光ポンピングのための光源開発とこれを用いたレーザー・マイクロ波/ラジオ波二重共鳴実験、加速器で生成され
るイオンビームを線源とする実験を行い、精度、確度の向上を実現した。
研究成果の概要（英文）：Superfluid helium (He II) is an intriguing host matrix for laser spectroscopy of 
atoms and ions due to its characteristic properties such as transparency in the wide range of wavelength 
from ultraviolet to radio frequency, low temperature, and small effectiveness to spins. However, 
precision measurement of guest atoms and ions is usually difficult in liquid media because of interaction 
with surrounding atoms. In order to apply precision spectroscopy using optical pumping and double 
resonance method to atoms and ions in He II, we conducted experiments; introduction to He II and optical 
detection of ions, construction of a pulsed laser for optical pumping of atoms and ions in He II and its 
application to laser-microwave/radio frequency double resonance spectroscopy, utilization of ion beams 
produced at an accelerator facility as ion sources. We have achieved higher precision and accuracy of the 
double resonance measurement for atoms and ions in He II.
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１．研究開始当初の背景 
超流動ヘリウムは光学的にラジオ波から紫
外光にわたる広い波長域において透明な媒
質であり、レーザー分光を行う新しい環境と
して近年大きな注目を集めている。液体ヘリ
ウム中に原子やイオンを導入するのは、良く
知られている他の希ガスマトリックスに比
べて取扱いが困難なことから、精密分光があ
まり進展していなかった。しかし、近年レー
ザーアブレーション法によりアルカリ原子
を導入して光ポンピングと二重共鳴法を組
合せることにより精密分光が可能になって
きた。 
超流動ヘリウムは 2.1 K以下の低温であり、
しかもヘリウム原子は閉殻構造をもつため
電子スピンに対する擾乱が小さいので、魅力
的なマトリックス環境である。超流動ヘリウ
ム中に電子を導入すると、パウリの排他律に
より不純物電子と周囲のヘリウム原子の持
つ電子との反発力により電子バブルと呼ば
れる空乏領域が生じる。中性原子が導入され
た場合も、原子の外殻電子とヘリウムの電子
との反発力のために原子バブルが発生する。
電荷を持つイオンが導入された場合は、イオ
ンの電荷が周囲のヘリウムの分極を誘起し、
スノーボールと呼ばれるイオンを取り囲む
ように形成された殻状の固体ヘリウムクラ
スターを生成するのが一般的であるが、イオ
ンの種類によっては、中性原子と同様にバブ
ル状態となることもある。 
原子バブル状態が生成される場合には外殻
電子の光励起、脱励起過程が起こり、真空中
と同様にレーザー分光が可能になる。この光
励起脱励起過程は特徴的で、原子と周囲のヘ
リウム原子との相互作用が原因で電子遷移
波長が真空中と比べて励起線幅は著しく広
く(数 nm程度)、さらに大きく短波長側へシ
フトする(数～数十 nm程度)一方、発光波長
は真空中のものと比べて大きく変化しない
ために原子の同定が可能であるなど、興味深
い性質を持つ。ただし、このような超流動ヘ
リウムのもたらす特異な性質は精密レーザ
ー分光を行うマトリックス環境という観点
から見れば必ずしも望ましいことではなく、
超流動ヘリウム環境はむしろ精密分光研究
には不向きであると考えられていた。 
これは、超流動ヘリウム中に静かに原子を注
入することが困難で高精度測定が行えなか
ったことも原因であった。筆者らのグループ
は 2000年代以降、固体試料の二段階レーザ
ーアブレーションを用いた独自の原子導入
法を開発し、これを用いて原子の光ポンピン
グ法によるスピン偏極生成とレーザー・マイ
クロ波/ラジオ波二重共鳴を組合せた実験を
開始した。この結果、超流動ヘリウム中のCs
原子のスピン偏極緩和時間が2秒以上と極め
て長いこと、アルカリ原子の超微細構造およ
びゼーマン準位間の共鳴スペクトルが高精
度で観測可能なことなどを明らかにしてい
た。 
さらに筆者らは、2010年以降、超流動ヘリウ
ムを加速器で生成された高速イオンビーム
のストッパーとして用い、原子核構造をレー
ザー分光の手法で調べる研究に着手し、イオ
ンビームとして導入された Rb原子のレーザ
ー励起による脱励起光観測にも成功した。イ
オンビームを入射線源とすれば、超流動ヘリ
ウムとイオンを組合せた精密レーザー分光
の可能性が大きく広がることになる。 
そこで本研究において、原子イオンの精密レ
ーザー分光へ向けて、超流動ヘリウム中への
原子イオン導入法の開発、液体である超流動
ヘリウムの特性を生かしたパルスレーザー
光を用いた光ポンピングのための光源開発、
加速器で生成されるイオンビームを線源と
するレーザー・マイクロ波/ラジオ波二重共
鳴実験を開始した。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、超流動ヘリウムという特異
な環境下に原子イオンを導入して、光ポンピ
ングによるスピン偏極生成と、レーザー・マ
イクロ波/ラジオ波二重共鳴を組合せた実験
を行い、超流動ヘリウム環境下での精密レー
ザー分光測定を行うことを目的とする。この
ため、超流動ヘリウム中への原子イオンの導
入法としてレーザーアブレーション法、加速
器で生成される高速イオンビームを用いた
実験を行う。多種類の原子イオンの光ポンピ
ングに適用可能な光源を開発し、これを用い
たレーザー・マイクロ波/ラジオ波二重共鳴
実験を高い精度、確度で行う。 
 
３．研究の方法 
本研究は、原子イオンを超流動ヘリウム中に
導入し、光ポンピング法によりスピン偏極さ
せること、さらにレーザー・マイクロ波/ラ
ジオ波二重共鳴法と組合せて、超流動ヘリウ
ム中の原子イオンの超微細構造、ゼーマン準
位間隔を精密に測定することより遂行され
る。イオンの導入には、筆者らの開発した二
段階レーザーアブレーション法、および加速
器を用いたイオンビーム打込み法の二種類
を用いる。このため、(1)超流動ヘリウム中
へのアブレーションによる原子イオン導入
と光検出、(2)光ポンピングのための光源開
発とこれを用いたレーザー・マイクロ波/ラ
ジオ波二重共鳴実験、(3)加速器で生成され
るイオンビームを用いた実験、を並行して進
める。 
(1) 超流動ヘリウム環境において精密分光
を実現するには、超流動ヘリウム中で原子、
イオンが一定時間レーザー照射位置にとど
まっていることが必要である。そこで、本研
究計画においては、原子イオン導入法として、
われわれが開発した液面上空二段階レーザ
ーアブレーション法による導入法を用いる。
これは、液面上空でアブレーションにより生
成されたクラスターが液中に浸入し、さらに
フェムト秒レーザーで解離されることによ
り、単原子やイオンを静かに導入する方法で
ある。この方法を用いれば中性原子で1秒程
度の滞在時間を確保できることがわかって
いる。導入された原子、イオンの発光を観測
することで挙動を調べる。 
(2) 本研究の主軸であるポンピングを用い
たレーザー・マイクロ波/ラジオ波二重共鳴
法は以下の原理に基づく。例えばアルカリ原
子の場合、電子基底状態 S1/2と励起状態 P1/2
間を円偏光レーザーで励起し続けると、原子
の磁気量子数Mが増加することで光ポンピン
グによる偏極の生成が起こり、原子の磁気量
子数が最大の状態に集中し、それ以上変化で
きなくなる。このため円偏光レーザーを吸収
できず、レーザー誘起蛍光が消失する。ここ
に超微細構造間隔またはゼーマン準位間隔
に一致した周波数のマイクロ波またはラジ
オ波を照射すると、原子の偏極が崩壊し蛍光
が再び観測される。マイクロ波またはラジオ
波の周波数を掃引しながら蛍光強度を観測
すれば、共鳴周波数から超微細構造定数およ
びゼーマン準位間隔を求めることができる。
測定精度、確度はそれぞれマイクロ波および
ラジオ波の発振器に依拠するため、レーザー
の発振周波数の精度によらない。従って、周
囲のヘリウム原子からの影響により原子の
電子励起スペクトル幅が大きく広がる超流
動ヘリウム環境においても、二重共鳴法と組
合せることで精密分光測定が可能である。 
しかも超流動ヘリウム中では、観測領域にあ
る原子の拡散時間が1秒程度と、真空中に比
べて極めて長いため、通常は連続光源レーザ
ーを用いる光ポンピングも、ある程度繰返し
レートが高いパルスレーザーを用いれば実
現できると期待される。特に、単位時間当た
りの光強度が強いパルスレーザーを用いれ
ば、第二および第三高調波を取ることで、広
い波長範囲での発振が可能になり、広範な原
子、イオンに本手法が適用可能になる。本研
究計画では、可視域から近赤外に広い発振波
長を持つ、高繰返しチタンサファイアレーザ
ーを製作し、光ポンピングさらには二重共鳴
法に適用していく。 
(3) 超流動ヘリウム中に原子イオンを導入
するもう一つの有力な方法が、高速イオンビ
ームの打込みである。加速器で生成されたイ
オンビームは薄い金属窓を通して直接超流
動ヘリウム中に打込むことができる。この方
法ではイオンビームの軸上1mm程度の範囲に
中性または1価イオンとして原子を停止させ
ることができ、1秒程度滞留させられること
が知られている。これは同位体を選別して測
定する場合や、天然に存在しない不安定核原
子に対しても適用可能という利点がある。 
 
４．研究成果 
(1) 超流動ヘリウム中へのアブレーション
による原子イオン導入と光検出：はじめに二
段階レーザーアブレーション法を用いて中
性原子を静かに導入する場合と同じ方法で、
Ba+イオンを超流動ヘリウム中に導入した。
これは、超流動ヘリウムの液面上約 10mmの
場所に固体 Ba試料を設置し、第一段階パル
スレーザーでアブレーションを行い、液中に
侵入したクラスターを第二段階パルスレー
ザーで解離するというものである。イオンの
導入を確認するために、繰返しレートの低い
(10Hz)パルス色素レーザーを用いて光検出
を行ったところ、レーザー誘起蛍光の検出に
成功した。しかし、本手法では中性原子の場
合に比べてイオン導入個数が少なく、蛍光信
号が微弱である、寿命が短いなどの問題も浮
上した。そこで、これらの問題に対処するた
め、固体試料を超流動ヘリウム液体中に設置
して第一段階アブレーションを行う配置に
変更し、生成イオンの高密度化を試み、アブ
レーション時の発光の増強が見られた。 
(2)光ポンピングのための光源開発とこれを
用いたレーザー・マイクロ波/ラジオ波二重
共鳴実験：真空中では原子、イオンの光ポン
ピングは通常 cw(連続光源)レーザーを用い
て行われる。しかし超流動ヘリウム中では導
入された粒子の拡散速度が遅いため、高繰返
しパルスレーザ （ー1kHz以上）であれば光ポ
ンピングが可能である。そこで、本研究では
700-1000nmの広い波長領域で発振可能なパ
ルスチタンサファイアレーザー（1-3 kHz）
を製作した。パルスレーザーでは第二高調波
を取ることが比較的容易であり、上記の半分
の波長範囲においても十分な出力が期待で
きる。この手法により、Yb+イオンの励起波
長に近い370nm付近でヘリウム中光ポンピン
グに十分な100mWの光を出力させることに成
功した。さらに、アルカリ原子と似た準位構
造を持つ Au原子に高繰返しパルスレーザー
による光ポンピングと二重共鳴法を適用し、
超微細構造間隔を高精度に測定することに
成功した。次に、製作したパルスチタンサフ
ァイアレーザーを、これまで cwレーザーで
実績のある Rb原子に適用し、光ポンピング
と二重共鳴実験を行った。cwレーザーではポ
ンピングに 100mW程度を必要とする Rb原子
に対して、本レーザーでは 10mW程度で十分
な光ポンピングと二重共鳴が観測できるこ
とを実証した。パルスレーザーでは短時間に
光強度が集中することで、効率的なポンピン
グが可能になったと考えられる。超流動ヘリ
ウム中ではポンピング用レーザーの微細な
波長チューニングが不要になることから、本
レーザーを用いて広範な原子、イオンの精密
分光が可能になった。 
(3)加速器で生成されるイオンビームを用い
た実験：加速器で生成される Rbイオンビー
ムを超流動ヘリウム中に入射した後、閉じ込
められた Rb原子に対して、光ポンピングと
レーザー・マイクロ波/ラジオ波二重共鳴法
を適用することに成功した。超流動ヘリウム
中に導入された原子のゼーマン準位間の遷
移を観測した結果について詳細に解析し、複
数の同位体のスピンを導出することに成功
した。この結果、加速器からのイオンビーム
入射は有効な手法であることが示された。さ
らに、超微細構造準位間の遷移についても印
加するマイクロ波周波数の掃引方法を詳細
に検討した結果、媒質中の分光測定としては
極めて高い6桁の精度、確度で遷移周波数を
決定した。 
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